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The operating method has the anode and cathode spaces of the fuel cell (1) 
respectively supplied with a gas which is rich in hydrogen and with a gas which 
contains oxygen, with fuel and water supplied to the reaction space of a reformer 
(2), for generation of the hydrogen rich gas via endothermic steam reformation. In 
one operating mode, the heat energy for the steam reformation is obtained by 
oxidation of the fuel cell gases in the combustion space (10) of the reformer and 
in a second operating mode, additional fuel and oxygen is supplied to the reformer 
reaction space. The switching between these operating modes is effected in 
dependence on the temp, in the reformer, the loading characteristic and/or the 
hydrogen content of the gas from the anode space. 
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@ Verfahren zum Betreiben eines Brennstoffzellensystems 

(§) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Betreiben eines 
Brennstoffzellensystems, bestehend aus einer Brennstoff- 
zelle, einem Reformer zur Erzeugung eines wasserstoffrei- 
chen Gases und einem Brennraum, in dem die Brennstoff- 
zellenabgase zur Erzeugung der im Reformer bendtigten 
Warmeenergie oxidiert werden. ErfindungsgemaS wird vor- 
geschlagen, in solchen Betriebszustanden, in denen die vom 
Brennraum zum Reformer zugefuhrte Warmeenergie nicht 
ausreicht, eine zusatzliche Kraftstoffmenge und Sauerstoff 
zum Reformer zuzufflhren, so daS durch die Oxidation des 
Kraftstoffes direkt im Reformer zusatzliche Warmeenergie 
bereitgestellt wird. Gleichzeitig entsteht bei der Oxidation 
des Kraftstoffes im Reformer Wasserdampf, der bei der 
Dampfreformierung verwendet werden kann. Dadurch redu- 
ziert sich die bendtigte Wassermenge und der Gesamtwir- 
- kungsgrad des Systems wird verbessert. Vorzugsweise 

)erfolgt die Einstellung der zusatzlichen Kraftstoffmenge und 
des zugefuhrten Sauerstoffs anhand der Reformertempera- 
fc tur. 
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Beschreibung 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Betreiben 
eines Brennstoffzellensystems gemaB dem Oberbegriff 
des Patentanspruchs 1 

Aus der US 4,904,548 ist ein gattungsgemaBes Brenn- 
stoffzellensystem bekannt, bei dem in einem Reformer 
aus flfissigem Methanol und Wasser mit Hilfe der 
Dampfreformierung ein wasserstoffreiches Gas erzeugt 
und der Anode des Brennstoffzellensystems zugefuhrt 
wird. Die fur die endotherme Dampfreformierung beno- 
tigte Warmeenergie wird in einem Brennraum durch 
Oxidation des Anodenabgases und/oder von Kraftstoff 
erzeugt und auf den Reformer fibertragen. 

Es ist die Aufgabe der Erfindung ein Verfahren zum 
Betreiben eines Brennstoffzellensystems mit verbesser- 
tem Gesamtwirkungsgrad zu schaffen. 

Die Aufgabe wird erfindungsgemaB durch die kenn- 
zeichnenden Merkmale des Patentanspruchs 1 gelost 

Die Oxidation des Kraftstoffes direkt im Reformer 
weist den Vorteil auf f daB der dabei entstehende Was- 
serdampf fur die Dampfreformierung des Kraftstoffes 
eingesetzt werden kann. Dadurch reduziert sich die be- 
notigte Wassermenge. AuBerdem entfailt die Warme- 
energie, die ansonsten fur die Verdampfung des Was- 
sers notwendig ware. SchlieBlich wird durch die Erzeu- 
gung der Warmeenergie direkt im Reformer die Dyna- 
mik des Gaserzeugungssystems verbessert 

Durch die Steuerung oder Regelung der zusatzlich 
zugeffihrten Kraftstoffmenge und der Sauerstoffmenge 
anhand der Reformertemperatur kann der Gesamtwir- 
kungsgrad des Brennstoffzellensystems weiter erhdht 
werden, da immer nur gerade soviel Kraftstoff oxidiert 
wird, wie fOr die Aufrechterhaltung der Dampfreformie- 
rung notwendig ist 

Bei einem Lastwechsel zu hdheren Leistungen steigt 
der Bedarf der Brennstoffzelle an Wasserstoff sprung- 
haft an. Die Produktion des Wasserstoffs durch den Re- 
former hinkt diesem erhohten Bedarf aufgrund der be- 
grenzten Dynamik jedoch zeitlich hinterher. Daher ver- 
ringert sich fur diesen Zeitraum der Wasserstoffgehalt 
im Anodenabgas, was zu einer Reduktion der zur Verf fi- 
gung stehenden Warmeenergie ffihrt Aufgrund des er- 
hChten Wasserstoffbedarfs liegt jedoch gerade zu die- 
sem Zeitpunkt ein erhdhter Warmebedarf vor. Aus die- 
sem Grunde ist es vorteilhaft, wenn bei einem solchen 
Lastanstieg ffir eine vorgegebene Zeitdauer eine zusatz- 
Iiche Kraftstoffmenge und Sauerstoff zum Reformer zu- 
gef tihrt wird, so daB die verringerte Warmezufuhr durch 
den Brenner kompensiert wird. 

Weitere VorteUe und Ausgestaltungen gehen aus den 
Unteransprfichen und der Beschreibung hervor. Die Er- 
findung ist nachstehend anhand einer Zeichnung, die 
den prinzipiellen Aufbau eines Brennstoffzellensystems 
zeigt, naher beschrieben. 

Das Brennstoffzellensystem besteht aus einer Brenn- 
stoffzelle 1 und einem Reformer Z Die Brennstoffzelle 1 
weist einen Anodenraum 3 und einen Kathodenraum 4 
auf, die von einer proton enleitenden Membran 5 ge- 
trennt sind. Dem Kathodenraum 4 wird flber eine Lei- 
tung 6 ein sauerstoffhaltiges Gas, beispielsweise Luft, 
zugefuhrt Der Anodenraum 3 wird vom Reformer 2 
Qber eine Leitung 7 mit einem wasserstoffhaltigen Gas 
versorgt 

Die Brennstoffzelle 1 kann als Einzelzelle oder als 
sogenanntes Brennstoffzellenstack ausgebildet sein. In 
der Brennstoffzelle wird aus der in den Reaktionspart- 
nern gebundenen chemischen Energie elektrische Ener- 
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gie freigesetzt Hierzu wird der Wasserstoff an der An- 
ode 3 oxidiert, der Sauerstoff an der Kathode 4 redu- 
ziert Bei dieser elektrochemischen Reaktion entsteht 
zwischen den Elektroden eine Spannung. Durch eine 
Parallelbeziehungsweise Hintereinanderschaltung vie- 
ler solcher Zellen konnen Spannungen und Stromstar- 
ken erreicht werden, die zum Antrieb eines Fahrzeugs 
ausreichen. 

Der Reformer 2 besteht aus einem Reaktionsraum 8 f 
der durch eine warmeleitende Trennwand 9 von einem 
Brennraum 10 abgetrennt ist Dem Reaktionsraum 8 
kann Qber Leitungen 11 — 13 Sauerstoff, Wasser und 
Kraftstoff zugefuhrt werden. GemaB Ausfuhrungsbei- 
spiel wird der Sauerstoff in Form von Luft und der 
Kraftstoff in Form von Methanol CH 3 OH zugefGhrt Es 
kann jedoch auch reiner Sauerstoff beziehungsweise ein 
anderer geeigneter Kraftstoff verwendet werden. Die 
Medien Luft, Wasser und Kraftstoff werden dem Brenn- 
raum 10 bei Umgebungstemperatur zugefuhrt, so daB 
sich das Wasser und der Kraftstoff in flttssigem Zustand 
befinden. Eine vorherige Verdampfung des Wassers 
oder des Kraftstoffes erfolgt nicht 

Der Brennraum 10 wird fiber Leitungen 14—16 mit 
Luft beziehungsweise mit den Brennstoffzellenabgasen 
aus dem Kathodenraum 4 beziehungsweise Anoden- 
raum 3 gespeist Das Kathodenabgas kann bei Bedarf 
auch in den Reaktionsraum 8 oder direkt ins Freie gelei- 
tet werden. Die Verbrennungsabgase werden fiber eine 
weitere Leitung 17 aus dem Brennraum 10 abgeffihrt 
Zur Steuerung des Systems sind in den Leitungen 6, 
11 — 14 Dosierventile 18—22 angeordnet die durch ein 
Steuergerat 23 angesteuert werden. Ais Eingangsgro- 
Ben werden dem Steuergerat 23 unter anderem der von 
der Brennstoffzelle 1 bereitgestellte Strom Ibz und die 
Temperatur TR e f des Reformers 2 zugefuhrt 

Im Reaktionsraum 8 des Reformers 2 wird aus dem 
Kraftstoff unter Zugabe von Wasser anhand der 
Dampfreformierung an einem geeigneten Katalysator 
ein wasserstoffreiches Gas erzeugt: 

CH3OH + H2O = 3H 2 + CO2 (1) 

Die Menge an zugeffihrtem Kraftstoff und Wasser rich- 
tet sich nach der Wasserstoffmenge, die in der Brenn- 
stoffzelle 1 verbraucht wird. Da der Wasserstoffver- 
brauch proportional zum erzeugten Strom Ibz in der 
Brennstoffzelle ist, k6nnen im Steuergerat 3 anhand des 
Brennstoffzellenstroms Ibz die Bedarfsmengen an 
Kraftstoff und Wasser ermittelt und fiber die Dosier- 
ventile 21, 20 entsprechend eingestellt werden. Gleich- 
zeitig wird im Steuergerat 23 auch die im Kathoden- 
raum 4 bendtigte Luftmenge ermittelt und fiber das Do- 
sierventil 18 eingestellt Hierbei ist zu beachten, daB 
Brennstoffzellen ublicherweise mit einem OberschuB 
der Reaktionspartner betrieben werdea Der Wasser- 
stoff wird beispielsweise mit 120—150% der eigentli- 
chen Umsatzmenge in den Anodenraum 3 zugeffihrt 
Daher ist auch im Anodenabgas noch ein groBer Was- 
serstoffanteil enthalten. Das Kathodenabgas enthalt den 
fiberschfissigen Sauerstoff, sowie das bei der Brenn- 
stoffzellenreaktion erzeugte Wasser. 

Das Anodenabgas wird fiber die Leitung 16 zum 
Brennraum 10 des Reformers 2 geffihrt, wo es unter 
Abgabe von Warmeenergie reagiert: 
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2H2 + O2—2H2O (2) 

Die Warmeenergie wird fiber die warmeleitende Trenn- 
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wand 9 in den Reaktionsraum 8 eingeleitet, um dort den 
Warmebedarf aufgrund der endothermen Dampfrefor- 
miemng zu decken. Neben dieser direkten Einleitung 
der Warmeenergie vom Brennraurn 10 in den Reak- 
tionsraum 8 ist es auch mdglich, ein Warmetragermedi- 
um zwischenzuschalten. 

In einem ersten Betriebszustand Zu in dem die aus der 
Verbrennung der Brennstoffzellenabgase erzeugte 
Warmeenergie zur Aufrechterhaltung der Dampfrefor- 
mierung im Reaktionsraum 8 des Reformers 2 ausreicht, 
wird die Zufuhr von Luft zum Reaktionsraum 8 durch 
schlieBen des Dosierventils 11 unterbunden und die Be- 
darfsmengen an Kraftstoff und Wasser werden aus- 
schlieBlich auf der Basis des momentanen Brennstoffzel- 
lenstromes Ibz ermittelt 

Die Zufuhr von zusatzlicher Luft zum Brennraurn 10 
ist fiber das Dosierventii 22 jederzeit mdglich. Dieser 
Betriebszustand Zu das heiBt bei gegebenem Wasser- 
stofffiberschufl, weist den besten Gesamtwirkungsgrad 
des beschriebenen Brennstoffzellensystems auf, da kein 
zusatzlicher Kraftstoff zur Warmeerzeugung benotigt 
wird. 

In der Praxis ist die zusatzliche Verbrennung von 
Kraftstoff jedoch oft erforderlich, wenn die aus dem 
Brennraurn 10 in den Reaktionsraum 8 eingetragene 
Warmeenergie ffir die Aufrechterhaltung der endother- 
men Dampfreformierung nicht ausreicht Dies kann un- 
ter anderem der Fall sein, wenn die auftretenden War- 
meverluste zu groB sind oder wenn der Wasserstoff- 
QberschuB der Brennstoffzelle 1 zu gering ist Weiterhin 
kann es bei einem Lastwechsel zu hdheren Leistungen 
hin aufgrund des zeitlichen Versatzes zwischen dem 
Warmebedarf der Dampfreformierungsreaktion und 
der OberschuBmenge an Wasserstoff, die im Brennraurn 
10 zur Verfflgung steht, zu einer ungenfigenden Versor- 
gung mit Warmeenergie kommen. 

Beim erfindungsgemaBen Verfahren ist daher ein 
zweiter Betriebszustand Z2 vorgesehen, in dem eine zu- 
satzliche Kraftstoffmenge K+ und. eine entsprechende 
Luftmenge L+ in den Reaktionsraum 8 geleitet wird, so 
daB es dort idealerweise unter Warmeabgabe zu einer 
vollstandigen Verbrennung der zusatzlichen Kraftstoff- 
menge K+ kommt: 

CH3OH + 1,5 O2 — CO2 + 2H 2 0 (3) 

In diesem zweiten Betriebszustand Z2 Iaufen somit bei- 
de Reaktionen (1) und (3) parallel zueinander ab. Da- 
durch ist es mdglich, den bei der vollstandigen Verbren- 
nung entstehenden Wasserdampf bei der Dampfrefor- 
mierung zu verwenden. Dadurch kann zum einen die 
von auBen zugefiihrte Wassermenge durch eine ent- 
sprechende Ansteuerung des Dosierventils 20 um die- 
sen Betrag; verringert werden, was zu einem verringer- 
ten Wasserbedarf des Systems ffihrt Zum anderen wird 
aber auch weniger Energie bendtigt, da das Wasser aus 
der Reaktion (2) bereits dampfformig vorliegt, so daB 
auch der Gesamtwirkungsgrad des Systems erhoht 
wird. 

Die im zweiten Betriebszustand Z 2 in den Reaktions- 
raum 8 zugefiihrte Luftmenge L+ wird so gewahlt, daB 
sie gerade zur Oxidation der zusatzlich zugefQhrten 
Kraftstoffmenge K+ ausreicht Die insgesamt zum Re- 
aktionsraum 8 zugefiihrte Kraftstoffmenge setzt sich 
demnach im zweiten Betriebszustand Z 2 zusammen aus 
dem zur Wasserstofferzeugung nach Gleichung (1) be- 
ndtigten Anteil und dem fur die Oxidation nach Glei- 
chung (3) bendtigten Kraftstoffmenge K+. Im ersten 
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Betriebszustand Z\ wird dagegen keine Luft und nur der 
nach Gleichung (1) bendtigte Kraftstoffanteil in den Re- 
aktionsraum 8 gefuhrt Die zusatzliche Kraftstoffmenge 
K+ und die Luftmenge L+ richtet sich nach dem War- 
5 mebedarf im Reaktionsraum 8. Sie kann daher im Steu- 
ergerat 23 als Funktion der Reformertemperatur TR e f 
ermittelt und mit Hilfe der Dosierventile 21, 19 entspre- 
chend eingestellt werden. Es ist jedoch auch mdglich, 
fest vorgegebene Mengen an zusatzlichem Kraftstoff 

10 K+ und Luft L+ zuzufuhren, wobei die Temperaturre- 
gelung dann ausschlieBlich durch den Wechsel zwischen 
den beiden Betriebszustanden Zi,Z2 erfolgt 

Neben der Temperatur TRef kann aber auch die Was- 
serstoff-Stoffmenge im Anodenabgas und/oder die mo- 

15 mentan geforderte Last als FuhrungsgroBe fur die Er- 
mittlung der zusatzlichen Kraftstoffmenge K+ und der 
Luftmenge L+ verwendet werden. Die Wasserstoff- 
Stoffmenge im Anodenabgas kann mit einem geeigne- 
ten Sensor in der Leitung 16 ermittelt werden. Die ge- 

20 forderte Last wird beispielsweise uber die Fahrpedal- 
stellung erfaBt Anstelle der momentanen Last kann je- 
doch auch der Lastverlauf in einer Zeitspanne At von 
einem vorherigen Zeitpunkt t-At bis zum momentanen 
Zeitpunkt t verwendet werden. 

25 Durch eine gezielte Umschaltung zwischen diesen 
beiden Betriebszustanden Zu Z% kann somit verhindert 
werden, daB unnotig viel Kraftstoff verbraucht wird. 
AuBerdem weist dieses Brennstoffzellensystem eine 
verbesserte Dynamik auf, da die zusatzlich bendtigte 

30 Warmeenergie direkt im Reaktionsraum 8 des Refor- 
mers 2 erzeugt wird und dadurch sofort fur die Dampf- 
reformierung zur Verfflgung steht 

Die Umschaltung zwischen den beiden Betriebszu- 
standen Zu Z2 erfolgt beispielsweise mit Hilfe einer 

35 Temperaturuberwachung im Reaktionsraum 8 des Re- 
formers Z Sinkt die Temperatur TRef im Reaktionsraum 
8, so wird der zweite Betriebszustand Z2 aktiviert Ist 
das Temperaturniveau ausreichend, so wird auf den er- 
sten Betriebszustand Zi umgeschaltet Hierbei k6nnen 

40 entsprechende Schwellenwerte T s i ^ Ts2 fur die Um- 
schaltvorgange vorgesehen werden, wobei sich die bei- 
den Schwellenwerte fur die Aktivierung T s i beziehungs- 
weise Deaktivierung T S 2 des zweiten Betriebszustandes 
Z2 unterscheiden konnen. 

45 Wie bereits weiter oben beschrieben ist bei einem 
Lastwechsel zu hdheren Leistungen hin aufgrund des 
verringerten Wasserstoffflberschusses im Anodenabgas 
damit zu rechnen, daB die Reformertemperatur TR e f ab- 
sinkt Um einer Temperaturabnahme im Reaktionsraum 

so 8 vorzubeugen kann daher beim Erkennen eines solchen 
Lastwechsels zu hdheren Leistungen hin im Steuergerat 
23 fur eine vorgegebene Zeitdauer t2 auf den zweiten 
Betriebszustand Z 2 umgeschaltet werden. Selbstver- 
standlich konnen die beschrieben Umschaltkriterien 

55 auch beliebig kombiniert werden. 

Patentansprflche 

1. Verfahren zum Betreiben eines Brennstoffzellen- 
60 systems, bestehend aus 

— einer Brennstoffzelle mit jeweils einem An- 
oden- und einem Kathodenraum, wobei dem 
Anodenraum ein wasserstoffreiches Gas und 
dem Kathodenraum ein sauerstoffhaltiges Gas 

65 zugef uhrt wird, 

— einem Reformer zur Erzeugung des wasser- 
stoffreichen Gases aus einem Kraftstoff mit 
Hilfe der endothermen Dampfreformierung, 
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wobei Kraftstoff und Wasser bei Umgebungs- 
temperatur und in Abhangigkeit von der beno- 
tigten Menge an wasserstoffreichen Gas zu ei- 
nem Reaktionsraum des Reformers zugefuhrt 
wird, 5 
— einem Brennraum, in dem die Brennstoff- 
zellenabgase unter Zufuhr von Sauerstoff oxi- 
diert werden, wobei die dabei erzeugte War- 
meenergie dem Reaktionsraum des Reformers 
zugeftihrt wird, 10 
wobei Kraftstoff in den Brennraum des Reformers 
zugefuhrt wird, der zur Erzeugung von zusatzlicher 
Warmeenergie oxidiert wird, dadurch gekenn- 
zeichnet, 

daB in einem ersten Betriebszustand (Zj) die War- 15 
meenergie fur die Dampfreformierung ausschlieB- 
lich durch eine Oxidation des Brennstoffzellenab- 
gases im Brennraum (10) bereitgestellt wird 
und daB in einem zweiten Betriebszustand (Z 2 ), in 
dem die Reaktionswarme aus dem Brennraum (10) 20 
nicht ausreicht, eine zusatzliche Kraftstoffmenge 
(K+) und Sauerstoffmenge (L+) zum Reaktions- 
raum (10) des Reformers (2) zugefuhrt wird, wobei 
die Umschaltung zwischen den Betriebszustanden 
(Zi, Z 2 ) in Abhangigkeit von Reformertemperatur, 25 
Lastverlauf und/oder Wasserstoffgehalt im Ano- 
denabgas vorgenommen wird. 

2. Verfahren nach 1 Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Temperatur (TRef) im Reformer 
erfaBt und mit einer vorgegebenen Temperatur- 30 
schwelle (T s i) verglichen wird und daB auf den 
zweiten Betriebszustand (Z 2 ) umgeschaltet wird, 
wenn die vorgegebene Temperaturschwelle (T s i) 
unterschritten wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 35 
zeichnet, daB auf den ersten Betriebszustand (Zi) 
zuruckgeschaltet wird, wenn ein zweiter Tempera- 
turschwellenwert(Ts2 ^ T s i) Qberschritten wird 

4. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die zusatzhche Kraftstoffmenge (K+) 40 
und die Sauerstoffmenge (L+) als Funktion der Re- 
formertemperatur (TRef) ermittelt wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die zusatzliche Kraftstoffmenge (K+) 
und die Sauerstoffmenge (L+) als Funktion der 45 
Wasserstoff-Stoffmenge im Anodenabgas und/ 
oder der momentan geforderten Last ermittelt 
wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet daB die zusatzhche Kraftstoffmenge (K+) 50 
und die Sauerstoffmenge (L+) als Funktion des 
Lastverlaufs in einer Zeitspanne (At) von einem 
vorherigen Zeitpunkt (t-At) bis zum momentanen 
Zeitpunkt (t) ermittelt wird. 

7. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 55 
zeichnet, daB bei einem Lastwechsel zu hdheren 
Leistungen hin fQr eine vorgegebene Zeitdauer (t 2 ) 
der zweite Betriebszustand (Z 2 ) aktiviert wird. 

8. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die zugefOhrte Wassermenge im 60 
zweiten Betriebszustand (Z 2 ) reduziert wird. 
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